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PROCEDE DE PHOTO-INSCRIPTION D^UNE DISTRIBUTION DE 
PROPRIETES OPTIQUES LINEAIRES ET/OU NON LINEAIRES DANS UN 
MATERIAU POLYMERE SELON LEQUEL ON IRRADIE LEDIT MATERIAU 
POUR MODIFIER L^ORIENTATION DE SES MOLECULES 
■ ■ 5 ./ . ' ■ \ \ ; ' 

La presents invention est relative a un precede de photo-inscription 
d'une distribution spatiale de proprietes optiques sur un materiau polymere. 
par modification de I'orientation de ses molecules. 

On sait qu'il est possible de controier locaiement, par.photo- 
10 inscription au moyen de faisceaux coherents polarises, la distribution 
orientationelle de molecules, par; exemple dans une rnatrice amorphe de 
type polymere ou sol-jgel. et de modifier ainsj la distribution de certaines de 
leurs proprietes optiques llneaires ou non lineaires. 

Ces proprietes peuyent etre I'indice de refraction, rabsorption. les 
15 susceptibilites non lineaires. en particulier quadratique et cubique, la 
luminescence electro ou phpto-induite, la photochimie, le caractere 
photorefractif, etc ... 

Uhe des principales difficuKes rencontrees lorsque I'dn souhaite 
reallser des photo-inscriptions sur des milieux moleculaires dans la 
20 . configuration usuelle copropagatiye. par exemple a Tinterieur de guides 
d'ondes, tient en ce que la contrainte de quasi accord de phase impose en 
general de travailler avec des longueurs d'onde resOT^^ 
en lecture qui sont les memes (ou d'avoir recours a des processus non ^ 
lineaires d'ordre eleve). 
25 II en resulte une forte absorption en lecture qui limite la longueur 

. d' interaction sur laquelle il est possible de travailler. 

Un but de rinvention est de respudre ce problems. 
A cet effet, rinvention propose un procede de photo-inscription d'une . 
distribution de proprietes optiques dans un materiau moleculaire selon 
30 lequel on irradie en balayage ledit materiau avec une pluralite de faisceaux 
optiques coherents. caracterise en ce que la direction de ces faisceaux 
optiques est perpendiculaire ou oblique par rapport a la ou aux direction(s) 
de lecture selon lesquelles lesdites proprietes optiques sont photo-inscrites. 
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Avec un tel procede. on dissocie les directions d'ecriture et de 
lecture, ce qui permet par exemple de respecter la contrainte de quasi 
accord de phase sans etre llmite par la dimension du materiau selon la 
direction de lecture. On peut par exemple faire varier au cours d'un 
5 balayage les parametres definissant les intensites et les etats de 
polarisation et/ou dephasages des faisceaux d'ecriture. De cette fafon, on 
peut decoupler les contraintes de resonance spectrale associees a Tecriture 
, des contraintes de resonance spatiale et spectrale susceptibles autrement 
de limiter refficacite du dispositif en lecture. 
10 Ceci permet de fagon generate de realiser, sans limitation -quant a la 

' dimension dans la direction de lecture et sans destruction des molecules qui 
portent les proprietes bptiques. une photo-inscription permanente d'une 
. distribution continue ou pixel par pixel de proprietes optiques. par exemple 
d'une distribution tensorielle de susceptibilites d'ordre n {%% oCi n est un 
15 nombre entier dohne. . 

. D'autres caracteristiques et avantages de Hnvention ressortiront 
encore de la description qui suit. Cette descriptiori est purement illustrative 
et non limitative. Ejle doit etre lue en regard de la figure unique annexee qui 
represente schematiquement un dispositif permettant la mise en 
20 precede conforme a rinvention, 

Le dispositif represents sur la figure 1 permet de realiser par 
illumination en geometrie transverse une photo-inscription sur un echantillon 
1 (films, guides ou circuiterie plus complexe), qui est en un materiau dans 
lequel certaines molecules se reorientent dans certaines conditions 
25 d'irradiation. Un tel materiau est par exemple uh materiau amorphe ou sbl- 
gel comportant des molecules non centro-symetriques conjuguees a 
trapsfert de charge, tel qu'un colorant diazoique substitue a ses deux 
extremites par des substituants respectivement electro-donneur et electro- 
. accepteur. 

30 Get echantillon 1 est dispose sur un support 2 monte sur un berceau 

mobile B a degres de liberie en rotation et eh translation. Les deplacements 
en rotation et en translation du support 2 sont ajustables pas a pas a 
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I'echelle du pm par rihtermediaire de moyens de motorisation 3. 4 qui sont 
commandes par un.calculateur 5 qui gere recriture sur rechantillon 1. 

Le calculateur 5 determine les differents parametres de photo- 
inscription et commande un bloc optique 6 qui gehere les faisceaux qui 
5 irradient rechantillon 1. 

Dans rexemple illustr^ sur la figure, qui correspond au cas de la 
photo-inscription d'une distribution de , ces faisceaux sont au nombre de 
troiS; 

Les faisceaux generes par le bloc 6 illumineht le substrat qui constitue 
^10 rechantillon 1 perpendiculairement ou obliquement par rapport au plan 
selon lequel ledit substrat s'etend.^ 

Le calculateur 5 asservit les differents parametres d'ecriture au 
deplacement dudit substrat 1 de fa?on a modifier continument, ou eh mode 
pixellise les proprief^s optiques (symetrie. amplitude, positionnement, 
15 facteurs geometriques divers) lineaires ou non lineaires que Ton cherche a 
photo-inscrire. 

Les differents parametres d'ecriture qui sont asservis de fagon a 
obtenjr une distributidn de x" particuliere sont : 
- Tintensite des faisceaux 
20 - ieurs etats de polarisation 

-leursphases 

- les configurations ahgulaire et de recouvrement des faisceaux (conditions ' 
de focalisation) 

- les; longueurs d'onde 

25 - la temperature, le chauffage du substrat pouvant etre realise par 
llntermediaire d'un faisceau laser second^^ 

- uh champ electrique applique au substrat. 

Le bloc optique 6 comporte un dscillateur param§trique 7 pompe 
optiquement par un laser 8 lui-meme accordable (par exemple. Un laser Ti : 
30 Sa). Entre ce laser 8 et roscillateur parametrique 7 est interpose un 
doubleur de frequence 9. Ainsi. on dispose en sortie du dispositif 
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parametrique de trois longueurs d'onde variables, dont les frequences cop. ©i 
et ©s verifient (Dp = ©i + ©s . 

Le faisceau a la frequence peut etre utilise pour controler la photo- 
inscription. 

5 A cet effet, le montage comporte egalement un bloc de controle 10, 

avec une source 11 et un detecteur 12. pour respectivement emettre et 
deteeter un rayonnement sonde a une longueur d'onde ©c de controle. afin 
de verifier les.proprietes photo-inscrites. On pourra utiliser a cette fin un des 
faisceaux d'ecriture, par exerriple ©j. 
10 Pour modifier rintensite des faisceaux. le bloc optique. 6 comporte 

pour chacun de ceux-ci un attenuateur. variable commande par le 
calculateur 5. 

Le bloc optique 6 comporte egalement des moyens de defocalisation, 
de modification des conditions de generation parametrique ou de 
15 doublenient de frequence a i'origine d'un . ou plusieurs des faisceaux 
d'ecriture, 

II comporte en outre des dispositifs classiques de polarisation 
permettant de generer des etats de polarisation lineaires circulaires ou 
elliptiques. 

20 Le bloc d'ecriture permettra en particulier de preparer une 

configuration multipqlaire a n photons de geometrie arbitraire, par mise en 
oeuvre d'etats de polarisation definis par les dispositifs de polarisation 
adequats. Une telle configuration ppurra etre ajustee a la symetrie des 
molecules orientables constituant elles-memes des multipoles moleculaires 

25 materiels de fa^on a optimiser le rendement de photo-inscription et d'aboutir 
a deis susceptibilites macroscopiques optimales. 

II comporte des moyens de dephasage tels que des lames d'indice 
d'epaisseur variable. 

Cbmme on I'aura compris. le calculateur. 5 gere la direction 

30 d'incidence des faisceaux par rapport a Techantillon 1, leur point d'impact. 
ainsi que les differents parametres du bloc optique 6 en fonction du profil 
x'^ rednerohe. 
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Bien entendu, d'autres variantes de dispositifs pour la mise en oeuvre 
de J'invention sont envisageables. 

Notamment un dispositif pour la mise en oeuyre de invention peut 
presenter un support echantillon fixe/ n'autorisant par exemple que des 
5 reglages manuels pour un positionnement initial grossier, le bloc 'ecriture 
etant alors mobile. 

En variahte encore, il peut etre prevu que le bloc d'ecriture et le 
support d'echantillori sont tous deux fixes. Tirradiation intervenant a travers 
un ou plusieurs masques , ou a travers des moyens optiques tels qu'une 
10 ientiiie cylindrique, ou enbore etarit deflechie par un dispositif acoustp- 
optique ou autre. 

A fitre d'exemple, la technique qui vieht d'etre decrite peut etre 
utilisee pour realiser un composant modulateur par irradiation d'un guide 
optique constitue par une couche polymere deposee sur un substrat. afin 

1 5; d'y creer une zone non centro-symmetrique electro-optiquement active. 

Le guide optique peut etre constitue par un cdpolymere de methyle 
rriethacrylate et de methyle methacrylate substitue par un colorant rouge 
disperse (DR1) avec une concentration molaire de 30% de colorant (DR1- 
MMA) cprrespondant a un indice de refraction de l .6 a une longueur d'onde 

20 de 1.32|jm. Ce copolymdre est depose sur un substrat en siliqium recouvert 
d'une couche de 7pm de silice, sur une largeur de 3pm avec une epaisseur 
de b.9pm. Le guide est ensuite revetu d'une couche de PMMA de 0.3 
micrometres d'epaisseur. 

Le laser utilise pour I'irradiation est une source Nd3 + Yag 

25 impulsionelle emettant des impulsiohs d'une duree de 30picosecondes a 
une frequence de repetition de SOHz et a la longueur, d'onde de 
1.p64micrometre. 

Le doubleur de frequence 9 est un cristal de KDP dans une 
configuration de type II: Le faisceau emis a la longueur d'onde precitee 
30 (frequence ©p) correspond a un flux lumlneux de 5GW/cm2, tandis que le 
faisceau emis a la frequence 2cop presente un flux de 100MW/cm2. Les 
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deux faisceaux ont ete etendus dans la direction des guides par des lenliiles 
cylindriques. 

La longueur de guide illumine est de 0.6cm. La duree de {'illumination 
est d'une heure. 

Gomme on Taura compris, les techniques proposees par I'lnvention 
trouvent avantageusement application ' pour la photoihscriptlon d'une 
distribution de susceptibilites non lineaires du second ordre (x^). 

A cet §ffet, on altere periodiquement uh pu plusieurs parametres du 
faisceau d'ecriture au cours du dep|acement selon une direction donnee 
parallele a la surface de rechantillon (par exemple la direction du guide), 
selon une periode spatlale egale a 2it I AP, elle-meme ajustee a la 
diispersion de I'indice de refraction a la longueur d'onde de lecture selon la 
relation A3 = pacar - 2p„r, ou P„.2b, est le vepleuf d'onde effectif en lecture 
donne par p„.2» = n*V2a,{2)o / c. n*\2a, etant I'indice effectif du mode, et ou 
est la pulsation associee a la longueur d'onde en lecture. 

On aboutit ainsi a un guide dont les proprletes quadratiques sont 
rhpdulees a une periode spatiale accord^e a la lecture, respectant ainsi la 
contrainte de quasi accOrd de phase a une fr^quende Or d'utilisation et non 
absorbante. 

Un tel reseao de surface peut egalement etre realise a Taide d'Un 
masque de phase, ou par interference entre les faisceaux harmonique et 
fondamental aux frequences 2(0 et o. 

A.titre d'exemple, les inventeurs ont realise une inscription a travers 
un masque en oi" presentanl un reseau d'une periode de lSOpm,' sous un 
faisceau k la longueur d'onde de 488nrn. : d'une puissance de 150mW 
pendant 15mn. Le pdlymere etait prealablement oriente uniformement de 
fagOn polaire, puis iriradie ensuite au travers du masque. Les zones 
eclairee^ etaierit ainsi desorientees, puis reorientees de maniere 
centrosymmetrique danis une direction differente. Ceci permet d'altemer des 
zones presentant des . proprietes optiques non lineaires d'orientation 
differente. 
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Pour Tecriture par interferences, ii est bien entendu possible 
d'eclairer Techantillon avec des franges d'intensite a une seule longueur 
d'onde, rechantilloh etaht par ailleurs eclaire de maniere uniforme a 
d'autres longueurs d'onde. 
5 ^ La combinaison de differents modes d'ecriture et de masquage 
permet d'envisager de nouveaux comp.osants. difficiles i realiser dans 
d'autres conditions, par exemple, un reseau de quasi accord de phase 
independant a la polarisation. 

On peut egalement realiser un reseau photo-inscrit en faisant tourner 
10 continument. avec la periode voulue, les polarisations maintenues paralleles 
aux champs optiques aux frequences © et 2g). 

En variante encore/ si les trois faisceaux en sortie du bloc optique 6 
sont colineaires, polarises lineairement en polarisations paralleles entre 
elles et se propagent perpendiculairement au substrat, le terme 
15 preponderant du tenseur se trouve parallele a Taxe commun de 
polarisation des faisceaux d'ecriture. Si I'on balay^e une telle configuration 
dans la direction perpendiculaire a la polarisation commune ou le. long d'un 
guide predessine, on obtient une configuration non-lineaire favorable aux 
modes TE. 

20 A defaut de balayer, on peut utiliser une lentille cylindrique 

convergente, ou un generateur de motifs (lignes) qui permet d'irradier une 

large portion. x 

Egalement, les faisceaux de photb-insaiption peuv0nt e^^^ 

travers une ou plusieurs fibres optiques. ce qui permet d'ecrire locales 
25 I'extremite de la fibre et de realiser une pixellisation sur rechantillon 

pplymere. 

- En variante encore, en combinant avec un balayage donne une 
variation periodique d*un pararnetre optique, pgr exemple de dephasage, pu 
la rotation - (attenuation) des polarisations d'ecriture, on peut obtenir un 
30 guide qui correspond a un quasi accord de phase pour un mode TE. 

Les techniques qui viennent d'etre decrites peuvent etre utilisees 
pour realiser un modulateur - ou tout autre , dispositif pour le traitement du 
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signal - independant a la polarisation par mise en serie ou en parallele de 
trongons de guides brientes parallelement au substrat (mode TE) ou 
perpendiculairement au substrat (mode TM) ce dernier type d'orientation 
etant obtenu par orientation electrique! 

Elles peuvent egalement etre utilisees pour realiser des microcavites 
laser ou parametrique a orientation transverse. 

\ A cet effet, l-echantillon est insere entre des miroirs de Bragg de 
lagon a conferer a I'ensemble un facteur de resonance eleve pour une 
propagation perpendiculaire au substrat. Par exemple. on depose a la 
tournette un polymere. sur un miroir de Bragg et on applique un deuxieme 
miroir en regard du premier. 

Par variation des parametres optiques d'ecriture. on module 
spatialement les proprietes optiques de la microcavite (laser. OPO ou 
melangeur de frequence a bas seuil, dispositif bistable de logique optique). 

La bande des miroirs peut etre centree sur Tinfrarouge autour de 
1 .3|jm. L'ecriture se fait dans la zone de transparence des miroirs a 
0,532pm et 1,064pm par orientation tout optique. 

Comme on Taura compris, Vinvention presentie de nombreuses 
applications, notamment pour la realisation de composants optiques de 
telecommunications ou d'instrumentation. tels que les composants 
suivants : 

- modulateur insensible a la polarisation des ondes guidees, controleur de 
polarisation, Gonvertisseur de polarisation TE/TM. 

- doubleur ou melangeur de frequences 

- amplificateur, emetteur et oscillateur parametrique 

- melangeur pour heterodynage 

- dispositif pour Tholographie non-lineaire a lecture infrarouge 

- dispositif (par exemple « mire non-lineaire ») pour la cartographie spatio- 
tensorielle de champ par echantillonnage electro-optique. 

- (micro)cavite laser a effets parametriques presentant une matrice ou des 
molecules orientees 

" dispositif de stockage de donnees : le couplage de faisceaux d'ecriture par 
rintermediaire d'un dispositif de microscopie tel qu'un microscope confocal 



permet de reduire I'echelle du phenomene de photo-orientation a celle 
d'une molecule unique ou d'un agregat moleculaire. I! en resulte la 
possibilite de manipuler par faisceaux lasers ('orientation d'objets 
moleculaires uniques et d'aboutir alnsi.a .des memoires moleculaires 
reinscriptibles a plusieurs etats, et a lecture lineaire ou non-lineaire. 

- dispositif d'affichage de donnees : le dispositif d'orientation peut etre utilise 
. notamment pour orienter des molecules luminescentes dans le cas d'ecrans 

electroluminescents, ou d'orienter des matrices de cristaux Ijquides 
contehant des molecules sensibles au couplage avec le champ dans le cas 
d'ecrans ou de dispositifs a cristaux liquides. 

- utilisation de ce dispositif pour la desorientation (ou le blanchiment) pour 
I'effacement d'une information pptique prealablement memorisee, du pour 
la phototherapie locale de circuiterie optique a base de polymeres. 
L'utllisation de processus non lineaires |ci (processus d'absorption a deux 
photons par exemple) permet d'obtehir une meilleure selectivite en 
profondeur dans rechantillon. 
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REVENDICATIONS 

1. ProGede- de photo-inscription d'uhe distributidh spatiale de 
proprietes pptiques lineaires et/ou non lineaires dans un materiau polymere 
selon lequel on irradie ledlt materiau pour modifier rorientation de ses 
mdleGUles, caracterise en ce que la direction d'irradiation est 
perpendiculaire ou oblique par rapport a la ou aux direction(s) de lecture 
desdites proprietes optiques. 

2. Procede selon la revendication 1 caracterise en ce qu'on balaye 
ledit materiau moleculaire avec des faisceaux optiques coherents et en ce 
qu'un (ou pjusieurs) parametres desdits fai est {ou sent) asservi(s) 
au deplacement relatif dudit faisceau et ^d^ 

^ 3. Procede selon la revendication 2, caracterise en ce qu'on asservit 
rintensite des faiscfeaux de photo-inscription et/ou leurs etats de polarisation 
et/ou leurs phases et/du les configurations angulaire et recouvrement des 
faisceaux et/ou leur longueur d'dnde et/ou la temperature du materiau 
moleculaire a une distribution spatiale donnee par exerpple par la contraihte 
de quasi accord de phase a une longueur dbnde de^^ 

4. Procede sebn la revendication 1, caracterise en ce que le 
materiau moleculaire definit un guide dptique et en ce que ledit guide est 
irradi§ par un ou plusieurs faisceaux mis en forme par au moins une lentille 
optique. 

5. Procede selon la revendication 1 . caracterise en ce qu'ori Irradie a 
travers un masque. 

6. Procede selon la revendicatidn 1, caracterise en ce qu*on iriscrit 
un rese;au de quasi accord de phase par interference de plusieurs 
faisceaux. 

7. Procede selon rune des revendications precedentes/caracterise 
en ce que le materiau polymere est prealablement oriente par application 
d*un champ electrique et/ou par chauffage. 

8. Procede selon Tune des revendications precedentes, caracterise 
en ce qu'on irradie locaiement le materiau rinoleculaire en differents points 
de celui-ci. 
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9. Precede selon Tune des revendications precedentes, caract^rise 
en ce qu'on irradie dans une microcavite. 





